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論　文　の　内　容　の　要　旨
　本論文は，強レーザー場中にある原子や分子のイオン化過程に対して，新しい理論的な枠組みによる研究
を論じている。強レーザー場と物質の相互作用は，現在様々な研究分野（物理，化学，工学など）の研究者
が参加する学際的な分野として，発展が著しい研究課題である。この中で著者は，物質構造の計算科学的な
研究において中心的な役割を果たしている密度汎関数法理論を用い，多電子を含む原子や分子のトンネルイ
オン化率に対する第一原理的な計算方法を開発し，イオン化のメカニズムに関する新しい知見を得ることに
成功している。本論文は次の各章からなっている。
　第 1章と第 2章では，強レーザー場中で起こる様々な過程に関する概観を与えるとともに，原子分子の主
要なイオン化機構と考えられているトンネルイオン化及び多光子イオン化に関する説明を行っている。イ
オン化過程に対してこれまでに発展してきた理論的アプローチとして，解析的なアプローチである ADK理
論及び KFR理論について，また数値的アプローチである時間依存シュレディンガー方程式を用いた方法や，
多電子の場合の時間依存密度汎関数法に基づく方法に関して簡略にまとめられている。
　第 3章では，密度汎関数理論の基礎的な枠組みに関するレヴューが述べられている。
　第 4章では，密度汎関数法をイオン化過程に適用する場合の考察と，具体的な計算方法が述べられている。
静的な密度汎関数理論の基礎方程式であるコーン・シャム方程式を，外向き波境界条件を満たすように解き，
そのエネルギー固有値の虚部からイオン化率を求めることが提案されている。このような崩壊状態を表す静
的な解は，ガモフ状態と呼ばれる。静的な電子基底状態に対するコーン・シャム理論を，動的過程であるイ
オン化率の計算に用いることの基礎付けが，時間依存密度汎関数法からなされている。また，イオン化過程
では，軌道エネルギーやポテンシャルの漸近的な振る舞いが重要になるが，最も簡単な近似である局所密度
近似ではこれらが適切に記述されない。この問題を回避するために，自己相互作用の効果を適切に取り入れ
た KLI近似が導入されている。
　具体的な計算の手続きとして，実空間差分法と，その格子間隔を遠方で疎にとる工夫が述べられている。
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散乱境界条件を満たす解を有限の空間領域で求めるために，吸収ポテンシャルを導入して近似的に外向き波
境界条件を課している。これらの手続きで，コーン・シャム方程式は大次元の疎行列を含む，複素対称行列
の固有値問題に帰着する。この線形問題を効率的に解くアルゴリズムとして，逆反復法の利用が提案されて
いる。
　第 5章では，イオン化率に対する計算結果が述べられている。希ガス元素である Ar，Xe，等核 2原子分
子である N2，O2，F2に対するトンネルイオン化率の計算結果が示されている。前章で述べられた計算手法
が，広いレーザー強度領域にわたるイオン化率を高い精度で計算することを可能にしていることが示されて
いる。特筆されるのは，ほぼイオン化ポテンシャルが等しい組である Arと N2，そして Xeと O2の相対的
なイオン化率に関して，実験的な振る舞いが再現される点である。実験的には，Arと N2はほぼ等しいイオ
ン化率を持つのに対して，O2は Xeと比べて著しくイオン化率が抑制されることが知られている。計算の結
果はこの傾向を非常に良く再現する。計算結果を詳細に分析すると，この差異は，最もイオン化率が高い
HOMO軌道の性質に起因することが明らかにされている。すなわち N2では 軌道であるのに対して，O2
では ＊軌道であり， ＊軌道は分子軸方向に角運動量を持つため，通常最もイオン化が起こりやすいと考え
られる分子軸方向でイオン化が抑制され，そのためにイオン化率が下がることが示されている。同様な説明
は，最近解析的なアプローチである ADK理論を分子軌道に拡張した枠組みでも論じられているが，本論文
は非経験的な数値計算により定量的な分析を行った点で意義が高いものである。
　同じく第 5章において，よりサイズの大きい分子（エチレン・ベンゼン・ナフタレン分子）のイオン化率
に対する計算結果が述べられている。実験的には，イオン化ポテンシャルがほぼ等しい分子では，サイズが
大きいとよりイオン化が抑制されることが示唆されているが，この理由は明らかにされていない。コーン・
シャム理論による計算では，静電遮蔽の効果が取り入れられており，筆者はその遮蔽効果を詳細に調べてい
る。その結果，分子サイズが大きくなると遮蔽効果が著しくなり，大きな分子でのイオン化抑制の原因の一
つと考えられることが述べられている。また，遮蔽効果は分極率を用いた線形応答で良く記述されることが
示されている。
　第 6章では，時間依存コーン・シャム方程式を，実時間であらわに解くことによる，非断熱効果に対する
取組の現状が述べられている。エチレン分子に対する検討結果が示され，外場振動数に対するイオン化率の
依存性や，放出された電子の角度分布が示されている。計算の結果は，振動数に対する大きな依存性を示唆
しており，今後このような分析を進めることの重要性を示している。
　第 7章では，以上の結果のまとめとともに，今後本研究を発展させる方向について述べられている。
審　査　の　結　果　の　要　旨
　本論文では，強レーザー場中にある原子分子のイオン化率に対して，密度汎関数理論を用いた第一原理的
な計算が報告されている。筆者はイオン化率を求めるための枠組みとして，コーン・シャム理論に立脚し，
ガモフ状態を実空間法，吸収境界条件などを用いて計算する新しい手法を開発した。このようなイオン化率
に対する第一原理的な計算法はこれまでに例がなく，高い独創性を示すものである。計算結果は，イオン化
のメカニズムに関して様々な知見を与えている。特に，O2分子のイオン化率が，他の同様なイオン化ポテ
ンシャルを持つ分子に比して著しく低いという現象に対して，HOMO軌道の性質が原因であることをあい
まいさなく示したことは，高く評価できる。以上の点から，本論文は，著者の高い研究能力とその実績を示
すものであると考えられる。
　よって，著者は博士（理学）の学位を受けるに十分な資格を有するものと認める。　
